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Encapsulating liquid droplets, useful for pharmaceuticals, dyes or plant- 
protection agents, comprises first forming a polyelectrolyte film at the phase 
boundary of an emulsion 
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Abstract of DE1 0050382 

A method for applying a shell (A) to liquid template particles (B) comprises first preparing an emulsion of 

(B) in a continuous, liquid or gel, phase (C), with at least one of (B) and (C) having dissolved within it at 
least one amphiphilic polyelectrolyte (PE), PE complex or copolymer of charged hydrophilic and oil- 
soluble monomers. A method for applying a shell (A) to liquid template particles (B) comprises first 
preparing an emulsion of (B) in a continuous, liquid or gel, phase (C), with at least one of (B) and (C) 
having dissolved within it at least one amphiphilic polyelectrolyte (PE), PE complex or copolymer of 
charged hydrophilic and oil-soluble monomers. A film is formed at the phase boundary between (B) and 

(C) and a shell applied to this film. 
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Beschreibung 

[0001] Die Erflndung betrifft ein Verfahren zum Aufbrin- 
gen einer Iliille auf flussige Templatpartikel. 
[0002] DE 198 12 083.4, DE 199 07 552.2, 5 

EP 98 113 181.6 und WO 99/47252 offenbaren ein Verfah- 
ren zur Ilerstellung von mit einer Polyelektrolythiille be- 
schichteten Kapseln durch schichtweises Aufbringen von 
Polyelektrolyten auf Templatpartikel. Ein Vorteil dieses Ver- 
fahrens gegeniiber friiheren Verfahren zur Ilerstellung von 10 
Mikrokapseln besteht darin, dass monodisperse Kapseln mit 
definiert eingestellter Wandstarke hergestellt werden kon- 
nen. Auch flussige Templatpartikel konnen beschichtet wer- 
den. Da flussige Templatpartikel jedoch eine vergleichs- 
weise geringe Stabilitat aufweisen, bestand die der Erfin- 15 
dung zugrundeliegende Aufgabe darin, ein verbessertes Ver- 
fahren zur Umhiillung fliissiger Templatpartikel bereitzu- 
stellen, bei dem die Nachteile des Standes der Technik min- 
destens teilweise beseitigt sind. 

[0003] Diese Aufgabe wird gelost durch ein Verfahren 20 
zum Aufbringen einer Hulle auf flussige Templatpartikel 
umfassend die Schritte (a) Bereitstellen einer Emulsion von 
fliissigen Templatpartikeln in einer kontinuierlichen Fliis- 
sig- oder Gelphase, wobei in den fliissigen Templatpartikeln 
oder/und der kontinuierlichen Phase mindestens ein aniphi- 25 
philer Polyelektrolyt oder Polyelektrolytkomplex oder/und 
mindestens ein Copolymer aus geladenen hydrophilen Mo- 
noincren und dlldslichen Mononiercn gelost isl, wobei an 
der Phasengrenze zwischen dem fliissigen Templatpartikel 
und der kontinuierlichen Phase einen Film gebildet wird, 30 
und (b) Aufbringen einer FTiillc auf den an der Phasengrenze 
gebildeten Film. 

[0004] Uberraschenderweise wurde festgestellt, dass 
durch Filmbildung an der Phasengrenze zwischen dem fliis- 
sigen Templatpartikel und der kontinuierlichen Fliissig- 35 
oder Gelphase eine Slabilisierung der fliissigen Templatpar- 
tikel erzielt wird, welche das nachfolgende Aufbringen einer 
Hulle erheblich erleichtert. 

[0005] Das erfindungsgemaBe Verkapselungs verfahren 
crntoglicht die Verkapselung von beliebigen kolloidalen 40 
fliissigen Partikeln, z. B. emulgierten Oltropfchen in einer 
konliruiierlichcn wiissrigen oiler niclii-wiissrigen Fliissig- 
phase. Besonders bevorzugt verwendet man als flussige 
Templatpartikel eine Olphase und als kontinuierliche Flus- 
sigphase eine wassrige Phase, z. B. eine salzhaltige wassrige 45 
Losung, wobei die Salzkonzentration vorzugsweise zwi- 
schen 0,001 mM bis 1 M oder hoher betragt. Weiterhin er- 
moglicht das Verfahren auch die Verwendung von kontinu- 
ierlichen Gelphasen, insbesondere wassrig-geligen Phasen. 
[0006] Ein wesentliches Merkmal der vorliegenden Erfin- 50 
dung besteht darin, dass an der Grenze zwischen Templatp- 
artikel und kontinuicrlichcr Fliissigphasc ein Film gebildet 
wird. Bei Verwendung von Oltropfchen als Templatpartikel 
kann hier/.u ein Polyelektrolyt oder Polyeleklrolylkorriplex 
verwendet werden, welcher in der Olphase loslich ist. Alter- 55 
nativ oder zusatzlich kann der Polyelektrolyt bzw. Polyele- 
trolylkomplex audi in der konlinuierlidien 1 'I iissigphase, 
z. B. einer wassrigen Phase gelost scin. Dariibcr hinaus kon- 
nen auch grenzflachenaktive Copolymere eingesetzt wer- 
den, die Monomere unterschiedlicher Polarilal enlhallen. 60 
[0007] Bcispiclswcisc konnen Simplex- Vcrbindungcn als 
amphiphile Polyelektrolyten eingesetzt werden, die (a) po- 
lykationische Polymere und Anionen, beispielsweise mono- 
mere Anioncn wic ctwa Salzc organischcr Saurcn, z. B. Car- 
bonsauren oder auch polymere Anionen wie etwa Polyacry- 65 
late oder (b) polyanionische Polymere und Kationen, /.. B. 
kationische Monomere oder Polymere enthalten. Das ole- 
ophile Verhalten dieser Verbindungstypen ist durch die Aus- 
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wahl der entsprechenden Gegenionen zum Polymer beein- 
flussbar. Des Weiteren konnen auch polyfunktionelle zwitte- 
rionische Tenside, bei denen es sich ebenfalls urn amphi- 
phile Verbindungen handelt, eingesetzt werden. In speziel- 
len Fallen konnen auch Kombinationen von poly funktionel- 
len Tensiden und Polyelektrolyt/Gegenion-Paaren einge- 
setzt werden. Die Konzentration des Polyelektrolyten be- 
tragt vorzugsweise bis maximal 2 Gew.-%, besonders be- 
vorzugt 0,01 bis 1 Gew.-% bezogen auf das Gesamtgewicht 
des fliissigen Templatpartikels. ErfahrungsgemaB lassen 
sich flussige Templatpartikel, insbesondere Oltropfchen, die 
eine Kombination aus einer Simplexverbindung und einem 
polyfunktionellen Tensid enthalten, besonders gut disper- 
gieren und es werden Tropfchen mit einer gleichmaBigen 
GroBenverteilung erhalten. Weiterhin sind die bei Verarbei- 
tung entstehenden Dispersionen stabiler. 
[0008] Beispiele fur amphiphile Polyelektrolyte sind Sim- 
plex- Verbindungen aus Ammoniumionen enthaltenden Po- 
lykationen und hydrophoben organischen Anionen, wie 
etwa den Salzen organischer Sauren, z. B. Carbonsauren mit 
10 oder mehr Kohlenstoffatomen oder Polyanionen, wie 
etwa Polyacrylat oder Polymethacrylat. Spezifische Bei- 
spiele sind Poly(diallyldimethyl)ammonium-Stearat, -Pal- 
mitat, -Oleat oder -Ricinolat, Poly [alky l-methyl-bis(poly- 
oxyethylen)-aninioniuni |-polyacrylat oder Pol\ [alk\ l-dih\- 
droxyethyl-ethyl-ammonium]-polyacrylat, wobei das Mole- 
kulargewicht des Polykations vorzugsweise > 150.000 D 
und besonders bevorzugt > 200.000 D betragt. Beispiele 
furgeeignete polyfunktionelle Tenside sind amphiphile Po- 
lymere mil kationisL'hen Aniruoniumgruppen und anioni- 
schen Sulfinat-, Sulfonai-, Sulfa!-, Phosphonat-. Phosphat- 
oder/und Carboxylatgruppen. Spezifische Beispiele fur ge- 
eignete Tenside sind Alkyl-bis(polyoxyethylen)-ammo- 
nium-sulfobetainsulfinat, Alkyl-bis(polyoxyethylen)-am- 
monium-sulfobetain-sulfonat, ethyliertes Alkyl- oder Dial- 
kvl-ammoniumhelain oder A I k v l-di niclliv Ian inn iniiini-pro- 
pyl-modifizierte Polysiloxane oder Siloxan-sulfobetain-sul- 

[0009] Die GrciBe der /u heschichtenden P'niulsionslrop- 
fen kann bis zu 50 jtm erreichen. Vorzugsweise ist die GroBe 
der Tropfen jedoch bis zu 10 um, besonders bevorzugt von 
5 nm his 10 urn und am nieislen hevor/.ugl von 5 rim his 
5 pm. Die GroBe der Tropfen kann durch geeignete Behand- 
lungsmethoden, z. B. Ultraschall, Emulgieren mit einem 
Dispergator, Extrudieren oder/und durch Zugabe von grenz- 
flachenaktiven Stoffen zur kontinuierlichen Fliissigphase 
eingestellt werden. 

[0010] Die fliissigen Teniplalparl.ikel konnen eine homo- 
gene Fliissigkeit darstellen. Sie konnen jedoch auch eine Lo- 
sung, eine Emulsion oder eine Suspension umfassen. Wei- 
terhin konnen die fliissigen Templatpartikel aus einer fliis- 
sig-kristallincn Substanz bestchen oder diese enthalten. In 
einer bevorzugten Ausfiihrungsform werden Templatparti- 
kel verkapsell, die einen Wirkstoff enlhallen, /.. B. selbst ei- 
nen Wirkstoff darstellen. Gcncrcll konnen Wirkstoffc vcr- 
kapselt werden, die im fliissigen Templatpartikel gelost oder 
dispergiert sind. Der Wirkstoff kann beispielsweise ausgc- 
wahlt werden aus Katalysatorcn, Polymcrcn, Farbstoffcn, 
Sensormolekiilen, Aromastoffen, Arzneimitteln, Herbizi- 
den, Insekli/.iden, laingi/.iden, Olen, insbesondere phanna- 
zeutischen oder kosmctischen Olen, z. B. Parfiimolcn oder 
olloslichen oder in Ol dispergierbaren Feststoffen, insbeson- 
ders pharmazeulischen Wirkstoffen. 

[0011] Bcispiclswcisc konnen auch organische Fliissig- 
keiten wie etwa Alkohole oder Kohlenwasserstoffe, z. B. 
Hexanol, Ocfanol, Octan oder Decan verkapsell werden. 
Solche mit einer organischen, nicht mit Wasser mischbaren 
Fliissigkeit gefiillten Kapseln konnen auch fiir chemische 
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Reaktionen, z. B. Polymerisationsreaktionen eingesetzt 
werden. So kann das Monomer iiber dessen Verteilungs- 
gleichgewicht gezielt im Innenraum der Kapseln angerei- 
chert werden. Cegebenenfalls kann die Monomerenlosung 
bereits vor Beginn der Synthese im Innenraum eingekapselt 5 
werden. 

[0012] Mit dem erfindungsgemaBen Verfahren ist es auch 
moglich, Kapseln zum Einschluss von Wirkstoffen herzu- 
stellen. Die Beladung des Innenraums mit Molekiilen kann 
dadurch erfolgen, dass die Permeabilitat der IliilLe als Funk- 10 
tion der externen physikalischen und chemischen Parameter 
variiert wird. Zur Beladung wird ein Zustand holier Permea- 
bilitat eingestellt. Das eingeschlossene Material wird an- 
schlieBend durch Veranderung der auBeren Parameter oder/ 
und Verschluss der Poren, beispielsweise durch Kondensa- 15 
tion der Hiille oder chemische oder/und thermische Modifi- 
kation der Poren oder Kanale zuriickgehalten. 
[0013] Das erfindungsgemaBe Verfahren erlaubt die Ab- 
scheidung geladener oder/und nicht geladener Komponen- 
ten auf dem Templatpartikel. In einer bevorzugten Ausfiih- 20 
rungsform der Erfindung enthalten die zur Bildung der 
Hiille erforderlichen Komponenten zumindest einen Poly- 
elektrolyten, beispielsweise zwei entgegengesetzt geladene 
Polyelektrolyten oder/und ein polyvalentes Metallkation 
und einen negativ geladenen Polyelektrolyten. 25 
[0014] Unter Polyelektrolyten werden allgemein Poly- 
mere mit ioniseh dissoziierbaren Gruppen, die Bestandteil 
oder Subslilucnl der Polymerkelle sein konnen, vcrstanden. 
Ublicherweise ist die Zahl dieser ioniseh dissoziierbaren 
Gruppen in Polyelektrolyten so groB, dass die Polymeren in 30 
der disso/.iierlen Form (auch Polyionen genannt) wasserlos- 
lich sind. Hierin werden unter dem Begriff Polyelektrolyte 
auch Ionomere verstanden, bei denen die Konzentration der 
ionischen Gruppen fur eine Wasserldslichkeit nicht ausrei- 
chend sind, die jedoch geniigend Ladungen aufweisen, urn 35 
cine Scl bsl ; isscmh M crui l li ein/ugelien. Be\or/ugl unifassl 
die Hiille "echte" Polyelektrolyte. Je nach Art der dissoziier- 
baren Gruppen werden Polyelektrolyte in Polysauren und 
Polybasen unterteilt. Aus Polysauren entsrehen bei der Dis- 
soziation unter Abspaltung von Protonen Polyanionen, die 40 
sowohl anorganische als auch organische Polymere sein 
konnen. 

[0015] Polybasen enthalten Gruppen, die in der Lage sind, 
Protonen, z. B. durch Reaktion mit Sauren unter Salzbil- 
dung, aufzunehmen. Polybasen konnen ketten- bzw. seiten- 45 
standige dissoziierbare Gruppen aufweisen und bilden durch 
Aufnahme von Protonen Polykationen. 
[0016] ErfindungsgemaB geeignete Polyeleklrolyle sind 
sowohl Biopolymere, wie etwa Alginsaure, Gummi Arabi- 
cum, Nukleinsauren, Pektine, Proteine und andere, sowie 50 
chemisch modifizierte Biopolymere, wie etwa ionische oder 
ionisicrbarc Polysaccharide, z. B. Carboxymcthylccllulosc, 
Chitosan und Chitosansulfat, Ligninsulfonate sowie synthe- 
tische PolyTiiere, wie etwa Polyinethacrylsaure, Polyvinyl- 
sulfonsaurc, Polyvinylphosphonsaurc und Polycthylcnimin. 55 
[0017] Geeignete Polyanionen umfassen naturlich vor- 
koniniende Pok anionen und synllielische Pi >l\ a nit men. Bei- 
spiclc fur naturlich vorkommende Polyanionen sind Algi- 
nat, Carboxymefhylamylose, Carboxymethylcellulose, Car- 
boxymefhyldextran, Garageenan, Cellulosesulfat, Chon- 60 
droitinsulfat, Ghitosansulfat, Dcxtransulfat, Gummi Arabi- 
cum, Gummi Guar, Gummi Gellan, Heparin, Hyaluron- 
saure, Pektin, Xanthan und Proteine bei einem entsprechen- 
den pH-Wcrt. Bcispiclc fiir synthetische Polyanionen sind 
Poly aery late (Salze der Polyacrylsaure), Anionen von Po- 65 
lyaminosauren und deren Copolymeren, Polymaleinal, Po- 
lymethacrylat, Polystyrolsulfat, Polystyrolsulfonat, Polyvi- 
nylphosphat, Polyvinylphosphonat, Polyvinylsulfat, Poly- 
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acrylamidmethylpropansulfonat, Polylactat, Poly(butadien/ 
malemat), Poly(ethylen/maleinat), Poly(ethacrylat/acrylat) 
und Poly(glycerinmethacrylat). 

[0018] Geeignete Polybasen umfassen naturlich vorkom- 
mende Polykationen und synthetische Polykationen. Bei- 
spide fiir geeignete nattirlich vorkommende Polykationen 
sind Chitosan, modifizierte Dextrane, z. B. Diethylamino- 
ethylmodifizierte Dextrane, Hydroxymethylcellulosetrime- 
thylamin, Lysozym, Polylysin, Protaminsulfat, Hydroxy- 
ethylcellulosetrimethylamin und Proteine bei entsprechen- 
dem pH-Wert. Beispiele fiir synthetische Polykationen sind 
Polyallylamin, Polyallylaminhydrochlorid, Polyamine, Po- 
lyvinylbenzyltrimethylammoniumchlorid, Polybren, Poly- 
diallyldimethylammoniumchlorid, Polyethylenimin, Polyi- 
midazolin, Polyvinylamin, Polyvinylpyridin, Poly(acr3da- 
mid/methacryloxypropyltrimethylammoniumbromid), 
Poly(diallyldimethylammoniumchlorid/N-lisopropylacryla- 
niid). Poly(diniethy laniipoelhy lacr\ lal/acr\ laniid), Polydi- 
methylaminoethylmethacrylat, Polydimethylaminoepi- 
chlorhydrin, Polyethyleniminoepichlorhydrin, Polymetha- 
cryloxyethyltrimethylammoniumbromid, Hydroxypropyl- 
methacryloxyethyldimethylammoniumchlorid, Poly(me- 
thyldiethylaminoethylmethacrylat/acry laniid), Poly(,nieihyl/ 
guanidin), Polymethylvinylpyridiniumbromid, Poly(vinyl- 
pyrrolidon/dimethylaminoethylmethacrjdat)undPo- 
lyvinylmethylpyridiniumbromid. 

1 00 1 ') ] Us konnen lineare oder verzweigte Polyelektrolyte 
eingesetzt werden. Die Verwendung verzweigter Polyelek- 
trolyte fiihrt zu weniger konipaklen Polyelekirolytmultifil- 
men mit einem hoheren Grad der Wandporositat. Zur Erho- 
hung der Kapsclslabililal konnen Pol\ eleklroK ■imolekiile 
innerhalb oder/und zwischen den einzelnen Schichten ver- 
netzt werden, z. B. durch Crosslinking von Aminogruppen 
mit Aldehyden. 

10020] Weilerhin konnen arnphiphile Polyeleklrolylc, 
z. B. arnphiphile Block- oder Randomcopolymere mil par- 
tiellem Polyelektrolytcharakter eingesetzt werden. Solche 
amphiphilen Copolyrnere bestehen aus Einhcilen unler- 
schiedlicherFunktionalitat, z. B. einerseits sauren oderbasi- 
schen Einheiten und andererseits hydrophoben Einheiten 
wie Styrolen, Dienen oder Siloxanen etc. die als Blocke oder 
slalislisch vcrlcill iiber das Polymer iingcorclncl sein kiin- 
nen. Durch Verwendung von Copolymeren, die als Funktion 
auBerer Bedingungen ihre Struktur andern, konnen die Kap- 
selwande beztiglich ihrer Permeabilitat oder anderer Eigen- 
schaften definiert. gesteuert werden. Hierzu bieten sich bei- 
spielsweise schwache Polyelektrolyte, Polyampholyte oder 
Copolyrnere mil. einem Poly(N-isopropylacrylamid)-Anleil, 
z. B. Poly(N-isopropylacrylamid-acrylsaure) an, die iiber 
das Gleichgewicht von Wasserstoffbriickenbindungen ihre 
Wasserloslichkeil als Funktion der Temperatur andern, was 
mit einer Qucllung cinhcrgcht. 

[0021] Durch Verwendung von unter bestimmten Bedin- 
gungen abbaubaren, /.. B. pholo-. saure-, base-, sal/.- oder 
thcrmolabilcn Polyelektrolyten kann iiber die Auflosung der 
Kapselwande die Freisetzung von eingeschlossenen Wirk- 
stoffen gesteuert werden, Weilerhin konnen fur bestimmte 
Anwcndungsmoglichkcitcn auch leitende Polyelektrolyte 
oder Polyelektrolyte mit optisch aktiven Gruppen als Kap- 
selkoTtrponenten verwendet werden. 

[00221 Durch geeignete Wahl der Polyelektrolyte ist cs 
moglich, die Eigenschaften und Zusammensetzung der Po- 
lyelektrolythiille der erfindungsgemaBen Kapseln definiert 
cinzustcllcn. Dabci kann die Zusammensetzung der Hullcn 
durch die Wahl der Substanzen beim Schichtaufbau in wei- 
len Gren/en variiert werden. Grundsal/.lich ergeben sich 
keine Einschrankungen hinsichthch der zu verwendenden 
Polyelektrolyte bzw. Ionomere, solange die verwendeten 
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Molekiile eine geniigend hohe Ladung aufweisen oder/und 
die Fahigkeit besitzen, iiber andere Wechselwirkungsarlen, 
wie beispielsweise Wasserstoffbruckenbindungen und/oder 
hydrophobe Wechselwirkungen, eine Bindung mit der dar- 
unter liegenden Schicht einzugehen. 5 
[0023] Geeignete Polyelektrolyte sind somit sowohl nie- 
dermolekulare Polyelektrolyte bzw. Polyionen als auch ma- 
kromolekulare Polyelektrolyte, beispielsweise Polyelektro- 
lyte biologischer Herkunft. 

[0024] Von besonderer Bedeutung fiir die Verwendung der 10 
Kapseln ist die Permeabilitat der Hullwand. Wie bereits 
oben ausgefuhrt, ermoglicht die Vielzahl der zur Verfiigung 
stehenden Polyelektrolyte die Ilerstellung einer Vielzahl 
von Hiillkompositionen mit unterschiedlichen Eigenschaf- 
ten. Insbesondere kann die elektrische Ladung der AuBen- 15 
hiille dem Anwendungszweck angepasst werden. Zudem 
kann die Innenhulle an jeweils verkapselte Wirkstoffe ange- 
passt werden, wodurch z. B. eine Stabilisierung des Wirk- 
stolfs erzielt werden kann. Daneben kann auch die Permea- 
bilitat der Hullwand durch die Wahl der Polyelektrolyte in 20 
der Hiille und durch die Wanddicke sowie die Umgebungs- 
bedingungen beeinflusst werden. Dadurch ist eine selektive 
Gestaltung der Permeabilitatseigenschaften sowie eine defi- 
nierte Veranderung dieser Eigenschaften moglich. 
[0025] Die Permeabilitatseigenschaften der Hiille konnen 25 
durch Poren in mindestens einer der Polyelektrolytschichten 
weiter modifiziert werden. Solche Poren konnen bei geeig- 
nclcr Wahl durch die Polycleklrolyle selbst gebildct werden. 
Neben den Polyelektrolyten kann die Hiille aber auch an- 
dere Substanzen umfassen, um eine gewiinschte Permeabili- 30 
lai zu erzielen. So kann insbesondere durch liinbringen von 
Nanopartikeln mit anionischen oder/und kationischen Grup- 
pen oder von grenzflachenaktiven Substanzen, wie etwa 
Tensiden oder/und Lipiden, die Permeabilitat fiir polare 
Komponenten gesenkt werden. Durch die Inkorporation von 35 
selektiven Transporlsyslemen, wie z. B. Carriern oder Ka- 
nalen, in die Polyelektrolythiille, insbesondere in Lipid- 
schichien, ist eine genaue Anpassung der transversalen 
Transporteigenschaften der Hiille an den jeweiligen Anwen- 
dungszweck moglich. Die Poren oder Kanale der Hullwand 40 
konnen durch chemische Modifizierung oder/und Anderung 
der Unigebiingsbeilingungen ge/.iell geollnel bzw. ver- 
schlossen werden. So fiihrt beispielsweise eine hohe Salz- 
konzentradon des Umgebungsmediums zu einer hohen 
Durchlassigkeit der Hullwand. 45 
[0026] Eine erste Ausfuhrungsform des erfindungsgema- 
Ben Verfahrens umfasst das schichtweise Aufbringen von 
Polyelektrolyten aufdie durch Zusalz arnphiphiler Polyelek- 
trolyte vorbehandelten fliissigen Templatpartikeln. Das 
schichtweise Aufbringen von Polyelektrolyten umfasst vor- 50 
zugsweise mehrere, insbesondere mehr als vier Verfahrens- 
schrittc, wobei nachcinandcr cntgcgcngcsctzt gcladcnc Po- 
lyelektrolyte aus der kontinuierlichen Fliissigphase auf dem 
Templalpartikel abgeschieden werden. 

[0027] Eine zwcite Ausfuhrungsform des erfindungsgc- 55 
maBen Verfahrens umfasst eine komplexe Prazipitation von 
fv'Iullischichten oder Koazervation mehrerer, z. B. zweier 
cntgcgcngcsctzt gcladcncr Polyelektrolyte. Dabci werden in 
der Beschichtungsemulsion die Beschichtungskomponenten 
in komplexierter Form vorgelegt, /.. B. als Komplexe zweier 60 
cntgcgcngcsctzt gcladcncr Polyelektrolyte, und durch Ver- 
anderung der Medienbedingungen eine Ubertragung (Um- 
verlcilungi der Komponenten auf die Grenzsehicht zwi- 
schen Templatpartikel und kontinuicrlichcr Phase bcwirkl. 
Zur Durchtuhrung dieses Verfahrens werden beispielsweise 65 
die fihnbildenden Komponenten in einer Losung, /,. B. in ei- 
ner alkalischen Losung, gehalten, in der beide simultan, 
ohne miteinander zu reagieren, vorliegen. Zu dieser Losung 
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werden die zu beschichtenden Templatpartikel zugegeben. 
AnschlieBend wird mit Siiure. z. B. HQ bis in den Neutral- 
bereich titriert, wobei eine Einkapselung der Templatparti- 
kel stattfindet. Nach Abtrennung der eingekapselten Partikel 
von den Komplexen in der freien Losung, z. B. durch Filtra- 
tion, Zentrifugation, Sedimentation (Aufrahmung) oder 
Phasenseparation, konnen die Templatpartikel gegebenen- 
falls aufgelost werden. 

[0028] In einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform 
kann die Oberflachenprazipitation aus einer Losung enthal- 
tend einen Komplex aus einem niedermolekularen Ion und 
einem entgegengesetzt geladenen Polyelektrolyten erfolgen. 
Beispiele fiir geeignete niedermolekulare Ionen sind Metall- 
kationen, anorganische Anionen wie Sulfat, Carbonat, Phos- 
phat, Nitrat etc., geladene Tenside, geladene Lipide und ge- 
ladene Oligomere in Kombination mit einem entsprechend 
entgegengesetzt geladenen Polyelektrolyten. Hierbei wird 
eine verleille Quelle fur den einen Polyelektrolyten bei 
gleichzeitiger Anwesenheit des anderen Polyelektrolyten er- 
zeugt. Der Polyelektrolyt des Komplexes kann sowohl das 
Polykation als auch das Polyanion sein. Die Wahl hangt von 
dem vorgelegten Templatpartikel und anderen Vorgaben ab. 
In dieser Ausfuhrungsform wird beispielsweise ein positiv 
geladener Polyelektrolyt mit einem mehrfach negativ gela- 
denen niedermolekularen Anion, z. B. Sulfat zu einer Lo- 
sung des negativ geladenen Polyelektrolyten und einer Sus- 
pension der Templatpartikel gegeben, wobei eine Beschich- 
tung der Templatpartikel stattfindet. Die beschichteten Tem- 
platpartikel konnen von den freien Komplexen beispiels- 
weise durch Zentrifugation, Filtration und anschlieBendes 
Waschen abgetrennt werden und - sofern es sich urn losliche 
Partikel handell /.ur Ilerstellung von Ylikrokapseln aufge- 
lost werden. 

[0029] Noch eine weitere bevorzugte Ausfuhrungsform 
umfasst die Oberflachenprazipitation aus einer Losung ent- 
hallend parliell desiahilisierle Polyeleklrolylkomplexe (Pa- 
lykation/Polyanion) mittels Salzzugabe oder/und pH- Varia- 
tion. Hierbei erfolgt eine allniahliche tJheriragung von Po- 
lyelektrolyten aus den Komplexen auf die Templatoberfla- 
che. Hierzu konnen der negativ und der positiv geladene Po- 
lyelektrolyt in eine wassrige Losung mit hohem Salzgehalt, 
\or/.ugswcisc einem Sal/.gehall von > 0,5 Mol/I. /.. B. 1 M 
NaCl, eingebracht und geruhrt werden. Nach Zugabe der 
Templatpartikel werden diese beschichtet. Die beschichte- 
ten Templatpartikel konnen beispielsweise durch Zentrifu- 
gation, Filtration, Sedimentation oder andere bekannte Pha- 
senseparationsverfahren und anschlieBendes Waschen ge- 
wonnen und gegebenenfalls zur Erzeugung von Mikrokap- 
seln aufgelost werden. 

[0030] In noch einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungs- 
form umfasst die Hiille niedermolekulare Kationen, z. B. 
Mctallkationcn und mindestens einen negativ geladenen Po- 
lyelektrolyten. Als Kationen kommen beispielsweise diva- 
lente und insbesondere trivalente Kationen zum Einsalz. 
Beispiele fiir geeignete Kationen sind Erdalkalimctallkatio- 
nen, Ubergangsmetallkationen und Seltenerdelementkatio- 
nen, wie etwa Ca 2+ , Mg z+ , Y 3+ , Tb i+ und Fe J+ . Andererseits 
konnen auch monovalente Kationen wie Ag + cingesctzt 
werden. Durch Reduktion von Metallkationen konnen mit 
einer Melallschichl iiber/,(5gene TeTriplatpartikel er/.eugt 
werden. 

[0031] In noch einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungs- 
form umfassen die zur Bildung der Hiille erforderlichen 
Komponenten zumindest cin Makromolekiil, z. B. cin ablo- 
genes Makromolekiil, wie etwa ein organisches Polymer, 
oder ein Biomolekiil, wie etwa eine Nukleinsaure, z. B. 
DNA, RNA oder ein Nukleinsaureanalogon, ein Polypeptid, 
ein Glykoprotein oder ein Polysaccharid mit einem Moleku- 
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largewicht von vorzugsweise > 5 kD, und besonders bevor- 
zugt > lOkD. Die Makromolekiile konnen Ladungen tra- 
gen, z. B. wie Nukleinsauren oder aber auch ungeladen sein, 
wie etwa Polysaccharide, z. B. Dextran. Die Makromole- 
kule konnen gegebenenfalls mit Polyelektrolyten oder/und 5 
polyvalenten Metallkationen kombiniert werden, wobei 
z. B. Kombinationen von makromolekularen und niedermo- 
lekularen biologischen Zellsubstanzen, makromolekularen 
und niedermolekularen abiogenen Substanzen und makro- 
molekularen und biogenen und abiogenen Substanzen ver- 10 
wendet werden konnen, wobei z. B. Kombinationen von 
makromolekularen und niedermolekularen biologischen 
Zellsubstanzen, makromolekularen und niedermolekularen 
abiogenen Substanzen und makromolekularen und nieder- 
molekularen biogenen und abiogenen Substanzen verwen- 15 
det werden konnen. 

[0032] In noch einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungs- 
form umfassen die zur Bildung der Hiille vorgegebenen 
Komponenten ein Cemisch mehrerer Polyelektrolyte oder/ 
und Lipide oder/und Proteine oder/und Peptide oder/und 20 
Nukleinsauren oder/und weiterer organischer und anorgani- 
scher Verbindungen biogener oder abiogener Herkunft. 
Durch geeignete Zusammensetzung der fliissigen kontinu- 
ierlichen Phase beziiglich Salzgehalt, pH-Wert, Co-L6- 
sungsmittel, Tenside und durch geeignete Wahl der Be- 25 
schichtungsbedingungen, z. B. Temperatur, rheologische 
Bedingungen, Anwesenheil elekirischer oder/und magne- 
tischer Felder, Anwesenheit von Licht, etc. werden die di- 
versen Ilullkomponenlen /,ur Sclbslasseniblicrung auf den 
Templaten unter Bildung komplexer Strukturen mit vielfal- 30 
ligcn bioniiniclischen Figcnsehaftcn vcranlasst. 
1 0033 1 Das Aufbringen geniaB Schrilt (hi ties crlindungs- 
gemaBen Verfahrens erfolgt unter Bedingungen, sodass urn 
das Templat eine Hiille mit definierter Dicke im Bereich von 
1 bis 100 nm, vorzugsweise 1 bis 50 nm, besonders bevor- 35 
zugl 5 bis 30 nm und am meislen bevorzugt 10 bis 20 nm ge- 
bildet wird. Die Wandstarke und die Homogenitat der Kap- 
sclhiille werden beini schichlweisen Aufbringen durch die 
Anzahl und Zusammensetzung der Schichten und bei Prazi- 
pilalion durch deren Pro/cssHihrung besliniml. die ini We- 40 
senfiichen von der Konzentration der Templatpartikel, der 
Konzenlralion der Beschichlungskomponenlen und der Ge- 
schwindigkeit der die Prazipitation bewirkenden Loslich- 
keitsveranderung in der Fliissigkeitsphase abhangt. 
[0034] Ein Aufbringen durch Prazipitation kann beispiels- 45 
weise dadurch erfolgen, dass ein Teil der die Hiille bilden- 
den Komponenten in der Fliissigphase vorgelegt und an- 
schlieBend cine oiler mehrere weitere Hiillkoniponenlen /.u- 
gegeben wird. Ein derartiger Prazipitationsschritt kann bei- 
spielsweise fur eine Kombination von Metallkationen und 50 
entgegengesetzt geladenen Polyelektrolyten eingesetzt wer- 
den. Eine andcrc Moglichkcit der Prazipitation bestcht 
darin, dass die zur Bildung der Hiille erforderlichen Kompo- 
nenten bereits vollstandig in der Fliissigphase vorliegen und 
cine die Prazipitation bewirkende Vcrandcrung der Fliissig- 55 
phase erfolgt. Diese Veranderung der Fliissigphase kann bei- 
spicls weise eine Veriinilening des pTT-Wcils und/oder eine 
Vcrandcrung der Zusammensetzung der Fliissigphase, z. B. 
durch Zugabe einer Losungsmittelkomponente oder/und 
Fntfernen einer Losurigsniilielkoniponeiile unifassen. So 60 
kann bcispiclswcisc cine Prazipitation von hydrophilcn Bio- 
polymeren wie DNA oder Polysacchariden durch Zugabe 
von Ethanol zu einer waBrigen Fliissigphase bewirkt wer- 
den, wahrend die Prazipitation von Polyclcktrolytkombina- 
tionen durch Abdampfen eines organischen Losungsmittels, 65 
wie etwa Aceton aus der Fliissigphase erfolgen kann. 
[0035] Die zur Bildung der Hiille verwendeten Kompo- 
nenten konnen alternativ oder zusatzlich auch Nanopartikel, 



z. B. organische oder anorganische Nanopartikel, insbeson- 
dere Nanopartikel mit elektrischen, magnetischen oder opti- 
schen Eigenschaften, z. B. Magnetit oder CdTe, umfassen. 
[0036] Weiterhin kann das erfindungsgemaBe Beschich- 
tungsverfahren die Durchfiihrung von zumindest einem zu- 
satzlichen Beschichtungsschritt vor oder/und nach dem Pra- 
zipitationsschritt umfassen. Ein derartiger zusatzlicher Be- 
schichtungsschritt kann beispielsweise das Aufbringen einer 
oder mehrerer Lipidschichten oder/und das schichtweise 
Aufbringen von Polyelektrolyten umfassen. 
[0037] Durch Abscheidung von Lipidschichten oder/und 
amphiphiler Polyelektrolyten auf der Poly elektrolythii lie 
kann eine Modifizierung der Permeabilitat einer Hiille er- 
reicht werden. Auf diese Weise kann die Permeabilitat der 
Htillen fiir kleine und polare Molektile sehr stark vermindert 
werden. Beispiele fiir Lipide, die auf den Hiillen abgeschie- 
den werden konnen, sind Lipide, die mindestens eine ioni- 
sche oder ionisierbare Gruppe tragen, z. B. Phospholipide 
wie etwa Dipalmitoylphosphatidinsaure oder zwitterioni- 
sche Phospholipide wie etwa Dipalmitoylphosphatidylcho- 
lin oder auch Fettsauren bzw. entsprechende langkettige Al- 
kylsulfonsauren. Bei Verwendung zwitterionischer Lipide 
konnen Lipidmultischichten auf der Hiille abgeschieden 
werden. 

[0038] Das schichtweise Aufbringen von Polyelektrolyten 
kann beispielsweise wie in WO 99/47252 beschrieben, er- 
folgen. Der schichtweise Hiillenaufbau kann mit einem Pra- 
zipitationsschritt beispielsweise so kombiniert werden, dass 
zunachst auf dem Templatpartikel ein schichtweiser Aufbau 
von einer geringen Anzahl, z. B. 1 bis 4 Schichten von Poly- 
elektrolyten erfolgt, dem sich ein Prazipitationsschritt an- 
schlieBt. Allernaliv oiler /usal/lieh kann auch nach den Prii- 
zipitationsschritten eine schichtweise Abscheidung von Po- 
lyelektrolyten auf der Hiille erfolgen. Auch kann in oder/ 
und auf den Hiillen eine chemische Reaktion erfolgen. 
[0039] Durch das crli mlungsgemiifc Vcrfahren lassen sich 
Kapseln herstellen, deren GroBenverteilung derjenigen von 
liniulsionen cnlsprichl und die im ( iegensalz v.u lensidslabi- 
lisierten Systemen keine Anderung der GroBenverteilung im 
Sinne einer Ostwald-Reifung zeigen. Die Kapseln sind sehr 
stabil gegenuber chemischen, biologischen, mechanischen 
und thennischen Belastungen. Sie lassen sich bei geeigneter 
Zusammensetzung trocknen und wieder resuspendieren. Sie 
lassen sich als Konzentrat in wiissrigen oder wassrig-gelarti- 
gen Phasen aufbewahren. 

[0040] Weiterhin soli die Erfindung durch die nachfolgen- 

den Figuren und Beispiele erlautert werden. 

[0041] Fig. 1 /.eigl eine Ausriihrungsfonn des erfindungs- 

gemaBen Verfahrens umfassend die einstufige Bildung einer 

Polyelektrolyt/Ion-Hiille auf kolloidalen fliissigen Tem- 

platpartikeln. 

[0042] Fig. 2 zcigt. cine weitere Ausfuhrungsform des cr- 
findungsgemaBen Verfahrens, umfassend eine Selbstassem- 
blierung von Polyinerfilnien auf der Obertlache von kolloi- 
dalen fliissigen Partikcln. 

[0043] Die Fig. 1 und 2 zeigen eine schematische Darstel- 
lung von zwei Ausfijliriingsl'onnen des L'rfiriilurigsgeniiiBcn 
Verfahrens. GcmaB Fig. 1 wird cine Suspension von fliissi- 
gen und mit amphiphilen Polyelektrolyten versetzten Tem- 
plalparllkeln '2) hergeslelll, die Metallionen, /.. B. Tonen ei- 
nes polyvalenten Mctallcs oder Ioncn cincs Edclmctallcs, 
wie etwa Ag + (4) enthalt. Durch tropfenweise Zugabe einer 
Losung mit negativ geladenen Polyelektrolytmolekiilen (6) 
crfolgl eine Prazipitation einer Ion/Polyclcktrolyt-Hiillc auf 
den Templatpartikeln. Die beschichteten Templatpartikel (8) 
konnen auf unlerschiedliche Art und Weise welter pro/.es- 
siert werden. So konnen durch Auflosung der Templatparti- 
kel leere Kapseln (10) erzeugt werden. Durch Reduktion der 
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Metallionen werden metallbeschichtete Kapseln (12) erhal- 
ten. Durch schichtweises Aufbringen entgegengesetzt gela- 
dener Polyelektrolyte (14a, 14b) werden Kapseln mit einer 
anisotropen Iliille hergestellt, wobei der innere Teil eine 
Ion/Polyelektrolyt-Hulle und der auBere Teil eine durch 5 
schichtweisen Aufbau erzeugte Polyelektrolyt/Polyelektro- 
lythulle ist. Durch Auflosung der Templatpartikel konnen 
anschlieBend leere Kapseln (18) erzeugt werden. Durch Ent- 
fernung der Metallionen (4) kann der innere Ion/Polyelek- 
trolyt-Teil der Iliille aufgelost werden, sodass das Polymer 10 
(6) im Inneren der aus den entgegengesetzt geladenen Poly- 
elektrolyten (14a, 14b) gebildeten Hulle verkapselt ist (20). 
[0044] Eine weitere Ausfiihrungsform des erfindungsge- 
maBen Verfahrens ist in Fig. 2 gezeigt. Es wird eine Suspen- 
sion kolloidaler flussiger und mit amphiphilen Polyelektro- 15 
lyten versetzter Templatpartikel (32) in einer Flussigphase 
vorgelegt, die ein Polymer, z. B. eine Nukleinsaure, ein Pro- 
tein, ein Polysaccharid oder ein synthetisches Polymer, in 
geloster Form enthalt. Durch Veranderung der Losungsmit- 
telzusammensetzung, z. B. tropfenweise Zugabe von Etha- 20 
nol oder eines anderen Losungsmittels, in dem das Polymer 
nicht oder nur schlecht loslich ist, erfolgt eine Prazipitation 
des Polymers, wobei mit dem Polymer beschichtete Tem- 
platpartikel (36) entstehen. Durch schichtweise Abschei- 
dung von entgegengesetzt geladenen Polyelektrolyten (38a, 25 
38b) werden beschichtete Templatpartikel mit anisotroper 
Hulle (40) erzeugt, wobei der innere Abschnitt der Hiille 
durch das prazipitierte Polymer und der auBere Abschnitt 
durch Schichten entgegengesetzt geladener Polyelektrolyten 
gebildet wird. Bei Verwendung lfislicher Templatpartikel 30 
konnen diese aufgelost werden, wobei ein in der Polyelek- 
trolyt/Polyelektrolyt-Hulle verkapseltes Polymer (42) gebil- 
det wird. 

Beispiele 35 
Bei spiel 1 

ITersiellung von durch aniphiphile Polvelektrnlyte stahili- 

sierten Tropfchenemulsionen 40 

1.1 

[0045] 0,1 g eines Gemisches aus Hexadecyl/Octadecyl- 
bis(polyoxyethylen)-3-sulfopropyl-ammonium-betain und 45 
Natrium-hexadecyl/octadecylbis(polyoxyethylen)-2-sulfi- 
nato-3-sulfopropyl-ammonium-betain und Poly(diallyldi- 
ruelhyl)aninioniuni-slearal (( lew ichlsv erha I mis von Sim- 
plex- Verbindung zu polyfunktionellem Tensid von 2 :1) 
werden in 10 g Ol gelost. 50 



[0046] 0,05 g eines Gemisches bestehend aus Hexadecyl/ 
Octadccyl-bis(polyoxycthylcn)-3-sulfopropyl-ammonium- 55 
betain und Natriumhexadecyl/octadecylbis(polyoxyethy- 
len)-2-siil 1in;ilo- i-snl l'o| in ipvlammnnium-belain und 
Poly[alkyl-mcthyl-bis(polyoxycthylcn)-ammonium]-poly- 
acrylat (Gewichtsverhaltnis von Simplex- Verbindung zu po- 
lyfunktionelleTn Tensid 2:1) werden in 10 g Ol gelost. 60 

1.3 

[0047] 0,05 g Poly(diallyldimcthyl)ammonium-poly(stca- 
rat) oder Poly(diaHyldimethyl)ammonium-poly(erucasaure) 65 
werden in 10 g Ol gelijsl. 
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1.4 

[0048] 0,05 g Alkyl-dimethylammonium-propyl-modifi- 
ziertes polykationisches Polysiloxan werden in 10 g 01 ge- 
lost. 

1.5 

[0049] 0,02 g eines Gemisches aus Hexadecyl/Octadecyl- 
bis(polyoxyethylen)-3-sulfopropyl-ammonium-betain und 
Natrium-hexadecyl/octadecylbis(polyoxyethylen)-2-sulfi- 
nato-3-sulfopropyl-ammonium-betain werden in 10 g Ol ge- 
lost. 

Beispiel 2 

Schichtweiser Aufbau von Polyelektrolytmultischichten auf 
Oltropfchen 

[0050] Die nach den Vorschriften 1 . 1 bis 1 .5 erhaltene mo- 
difizierte Olphase wird in wassrigen Losungen geeigneter 
Polyelektrolyte emulgiert. Dabei ist bei 1.1, 1.3 und 1.4 be- 
vorzugt mit einem Poly anion und bei 1.2 bevorzugt mit ei- 
nem Polykation in der wassrigen Phase fortzufahren. 1.5 
kann sowohl in polykationischen als auch in polyanioni- 
schen Systemen weiterverarbeitet werden. Die erhaltenen 
Polyelektrolytkomplexe in der Ol/Wasser-Phasengrenze ge- 
ben der Emulsion die notwendige temporare Stabilitat ge- 
geniiber Koaleszenz und stabilisieren ebenfalls die Phasen- 
grenze selbst, so dass mit bekannten schrittweisen oder ein- 
schrilligcn Vcrlahrcn /ur 1-iv.cugLing der Polvclcklrnhlniul- 
tischichten fortgesetzt werden kann. 
[0051] 1 ml Ol (unmodifiziert oder mit einem amphiphi- 
len Polyelektrolyten modifiziert wie in Beispiel 1.1 oder 1.3 
beschrieben) wird mit 5 ml Poly(styrolsulfonat-natriumsalz) 
(PSS) mil einem Molekulargewicht von 70.000 D von Al- 
drich (1 mg/ml in 0,5 M NaCl) mittels Ultraschall z. B. mit 
einem Ultraturrax emulgiert. Dies fuhrt zur Bildung einer 
ersten Polyelektrolytdoppelschicht an der Phasengrenze 
zwischen den Emulsionstropfchen und der kontinuierlichen 
wassrigen Phase. 

[0052] AnsdilicBerid werden unter SchiilleJn 10 ml 
Poly(allylaminhydrochlorid) (PAH) mit einem Molekular- 
gewicht von 50 bis 65.000 D von Aldrich (1 mg/ml in 0,5 M 
NaCl) zur Erzeugung der zweiten Schicht zugemischt. Die 
dritte Schicht wird durch Zugeben von 15 ml PSS und die 
vierte Schicht durch Zugeben von 20 ml PAH gebildet. Ins- 
gcsanil werden auf diese Weise bis r\\ K) Scliielilen f/.elinle 
Schicht 50 ml PAH) erzeugt. 

[0053] Ein melirfaches Waschen im Scheidetrichter ergibt 
stabile Emulsionen. Gegebenenfalls konnen sich Vernet- 
zungsschrittc, z. B. durch Glutaraldchyd anschlicBcn. 

Beispiel 3 

Komplex-Prazipitation oder Koazervation aus alkalischer 
PSS/PAH-T.osung mit. Emulsionstropfen alsTemplat 

[0054] Hierbei wird eine Ausgangslosung der beiden Po- 
Iveleklrolvle heryeslel 1 1, ii: der beide siniiillan oline milein- 
andcr zu rcagicrcn in Losung sind. Das wird crrcicht durch 
Vorlage von 100 ml 0,1% (w/w) NaOH-Losung mit 0,1 M 
NaCl. In dieser Losung werden nacheinander .300 mg PSS 
(MG 70.000) und 200 mg PAH (MG 50-65.000) gelost. Es 
wird bis zur vollstandigen Auflosung geschiittelt. Diese L6- 
sungisl fiirniehrere Slunden slabil.Es werden 20 ml Ol ('un- 
modifiziert oder nach Formulierungen 1.1 bis 1.5) dazuge- 
geben. Mit dem Ultraturrax wird anschlieBend emulgiert 
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und danach rasch mit 10% (w/w) IIC1 bis in den Neutralbe- 
reich tritriert. AnschiieBend wird die Emulsion gereinigt, 
z. B. im Scheidcirichicr mehrfach gewaschen. Es ergibt sich 
eine iiber Monate stabile Emulsion. 

5 

Bei spiel 4 

Ein-Schritt-Prazipitafion aus einer Losung enthaltend einen 
Komplex aus einem Polyelektrolyten und einem mehrwerti- 

gen Ion 10 

Losung I: 1 ml PSS-L6sung (2 mg/ml) wird mit 200 ul einer 
Y(N03)3-L6sung (2 X 10~ 2 M) gemischt. Das resultierende 
Ladungsverhaltnis zwischen Sulfat und Yttrium ist 5 : 3. 
Losung E: 400 ul 01 werden mit 1 ml Wasser gemischt. Die 15 
Mischung wird fur 3 bis 4 Minuten mit Ultraschall in einem 
Ultraturrax emulgiert. 

[0055] Losung I wird anschliefiend rasch zu Losung E ge- 
geben und die resultierende Emulsion fur 2 Minuten im Vor- 
tex geschiittelt. Die Emulsion ist fur mehr als 20 Stunden 20 
stabil und kann gegebenenfalls als Ausgangssystem fur wei- 
tere Beschichtungen dienen. 

Patentanspriiche 

25 

1. Verfahren zum Aufbringen einer Hiille auf fliissige 
Templatpartikel umfassend die Schritte: 

(a) Bereitstellen einer Emulsion von fliissigen 
Templatpartikeln in einer kontinuierlichen Fliis- 
sig- oder Gelphase, wobei in den fliissigen Tern- 30 
plaiparlikcln oder/und der kontinuierlichen Phase 
mindestens ein amphiphiler PoKelcklrolvl oder 
Polyelektrolytkomplex oder ein Copolymer aus 
geladenen hydrophilen Monomeren und ollosli- 
chen Monomeren gelost ist, wobei an der Phasen- 35 
grenze zwischen dem flussigen Teinplalparlikel 
und der kontinuierlichen Phase ein Film gebildet 
wird, und 

(b) Aufbringen einer Hiille auf den an der Pha- 
sengrenze gebildeten FiLm. 40 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, dass als fliissige Teinplalparlikel eine Olphase und 
als kontinuierliche Phase eine wassrige oder wassrig- 
gelige Phase verwendet wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekenn- 45 
zeichnet, dass die flussigen Templatpartikel aus Parti- 
keln mit einem Durchmesser von bis zu 50 urn, insbe- 
sonderebis /.u 10 uni ausgewiihll werden. 

4. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3, da- 
durch gekennzeichnet, dass die flussigen Templatparti- 50 
kel eine Losung, eine Emulsion oder eine Suspension 
umfassen. 

5. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, da- 
durch gekennzeichnet, dass die fliissigen Ternplalparli- 
kcl aus einer fliissig-kristalhnen Substanz bcstchcn 55 
oder diese enthalten. 

6. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, da- 
durch gekennzeichnet, dass die Templatpartikel einen 
Wirkstoff enthalten. 

7. Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekennzeich- 60 
net, dass der Wirkstoff aus Katalysatorcn, Polymcrcn, 
Farbstoffen, Sensormolekiilen, Aromastoffen, Arznei- 
mitteln, Herbiziden. Insekii/.iden, Fungiziden ausge- 
wahlt ist. 

8. Verfahren nach Anspruch 6 oder 7, dadurch gekenn- 65 
zeichnel, dass der Wirkstoff ausgewiihll. wird aus Olen, 
insbesondere Parfiimolen, pharmazeutischen Olen und 

in Ol gelosten oder dispergierten pharmazeutischen 
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Wirkstoffen. 

9. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 8, da- 
durch gekennzeichnet, dass der amphiphile Polyelek- 
trolyt Simplex- Verbindungen aus polykationischen Po- 
lymeren und Anionen enthalt. 

10. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 8, da- 
durch gekennzeichnet, dass der amphiphile Polyelek- 
trolyt Simplex- Verbindungen aus polyanionischen Po- 
lymeren und Kationen enthalt. 

11. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 8, da- 
durch gekennzeichnet, dass der amphiphile Polyelek- 
trolyt polyfunktionelle zwitterionische Tenside enthalt. 

12. Verfahren nach einem der vorhergehenden An- 
spriiche, dadurch gekennzeichnet, dass der amphiphile 
Polyelektrolyt in einer Menge von bis zu 2 Gew.-%, 
bezogen auf das Gewicht der Templatpartikel einge- 
setzt wird. 

13. Verfahren nach einem der vorhergehenden An- 
spriiche, dadurch gekennzeichnet, dass das Aufbringen 
der Hiille einen schichtweisen Aufbau oder/und eine 
Prazipitation von Multischichten oder/und eine Koa- 
zervation aus der kontinuierlichen Fliissigphase um- 
fasst. 

14. Verfahren nach einem der vorhergehenden An- 
spriiche, dadurch gekennzeichnet, dass die zur Bildung 
der Hiille verwendeten Komponenten zumindest einen 
Polyelektrolyten umfassen. 

15. Verfahren nach Anspruch 14, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass die zur Bildung der Hiille verwendeten 
Komponenten z.wei enigcgcngesei/.i geladene Poly- 
elektrolyten umfassen. 

16. Verfahren nach Anspruch 15, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass die zur Bildung der Hiille verwendeten 
Komponenten ein polyvalentes niedermolekulares Rat- 
ion und einen negativ geladenen Polyelektolyten oder 
ein polyvalentes niedermolekulares Anion und einen 
positiv geladenen Polyelektrolyten umfassen. 

17. Verfahren nach einem der vorhergehenden An- 
spriiche, dadurch gekennzeichnet, dass in der Be- 
schichtungsemulsion die filmbildenden Komponenten 
in komplexierter Form vorgelegt werden und durch 
Veranderung der Medienbedingungen eine Uberlra- 
gung der Komponenten auf die Grenzschicht zwischen 
Templatpartikel und kontinuierlicher Phase erfolgt. 

18. Verfahren nach einem der vorhergehenden An- 
spriiche, dadurch gekennzeichnet, dass die zur Bildung 
der Hiille erforderlichen Komponenten zumindest ein 
Makromolekiil umfassen. 

19. Verfahren nach Anspruch 18, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass ein Biopolymer, ein ablogenes Polymer 
oder ein Gemisch davon gegebenenfalls in Kombina- 
tion mit nicdcrmolckularcn biogenen oder/und abiogc- 
nen Substanzen verwendet wird. 

20. Verfahren nach einem der vorhergehenden An- 
spriiche, dadurch gekennzeichnet, dass zur Bildung der 
Hiille Nanopartikel mit elektrischen, magnetischen 
oder optischen Rigenschaften verwendet werden. 

21. Verfahren nach einem der vorhergehenden An- 
spriiche, weiterhin umfassend die Desintegration der 
fliissigen Teinplalparlikel. 

22. Verfahren nach einem der vorhergehenden An- 
spriiche, weiterhin umfassend eine zumindest teilweise 
Desintegration der Hiille. 

23. Verfahren nach einem der vorhergehenden An- 
spriiche, dadurch gekennzeichnet, dass eine Hiille mit 
einer Dicke von 1 bis 100 nm uni die Templatpartikel 
erzeugt wird. 

24. Verfahren nach einem der vorhergehenden An- 
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spriiche, dadurch gekennzeichnet, dass eine Iliille mit 
einer Dicke von 1 bis 50 nm um die Tempiatpartikel er- 
zeugt wird. 

25. Verfahren nach einem der vorhergehenden An- 
spruche, dadurch gekennzeichnet, dass in oder/und auf 5 
den Htillen eine chemische Reaktion durchgefiihrt 
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